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LE PROCEDE DE PREPARATION DE POUDRE D'OXYNITRURE D'ALUMINIUM PRATIQUEMENT 
HOMOGENE DE L'INVENTION, COMPREND LA REACTION D'OXYDE D'ALUMINIUM GAMMA 
AVEC DU CARBONE EN PRESENCE D AZOTE, ET LA DIVISION DE LA POUDRE OBTENUE EN 
PARTICULES DE DIMENSION PREDETERMINES. ELLE CONCERNE AUSSI UN PROCEDE DE 
PREPARATION D'UN CORPS DURABLE OPTIQUEMENT TRANSPARENT A PARTIR DE CETTE 
POUDRE COMPRENANTLES ETAPES DE FORMATION D'UN CORPS VERT DE LADITE 
POUDRE ET DE FRITTAGE DU CORPS VERT SOUS AZOTE ET EN PRESENCE D'ADDITIFS QUI 
FAVORISENT LE FRITTAGE. LES ADDITIFS PREFERES SONT LE BORE, SOUS FORME 
ELEMENTAIRE OU D'UN COMPOSE, ET AU MOINS UN ELEMENT CHOISI PARMI L'YTTRIUM ET 
LE LANTHANE OU LEURS COMPOSES.; L'OXYNITRURE D'ALUMINIUM CUBIQUE 
POLYCRISTALLIN FRITTE A UNE DENSITE SUPERIEURE A 99 DE LA DENSITE THEORIQUE, 
UNE TRANSMISSION DIRECTE D'AU MOINS 50 DANS LA PLAGE DE 0,3 A 5MICROMETRES ET 
UN ANGLE DE RESOLUTION DE 1MRAD OU MOINS.</P> 
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Verfahren zur Herstellung von homogenem Aluminiumoxynitrid sowie aus nach dem Verf ahren hergestelltem 
Aluminiumoxynitrid bastehendar Kdrper 

Verfahren zur Zubereitung von im wesentlichen homoge- 
nem Aluminiumoxynitrid-Pulver, wobei man Gamma-Aluml- 
niumoxyd mit Kohlenstoff in Anwesenheit von Stickstoff rea- 
gleren laBt und das sich ergebende Pulver zu Teilchen 
zermahlt, deren GroBe innerhalb elnes vorbestimmten Berei- 
ches liegt. Ein Verfahren zur Herstellung einos dauerhaften 
optisch transparenten Kftrpers aus diesem Puiver umfaSt 
folgende Verfahrensschrltte: Es wird ein grilner Kftrper aus im 
wesentlichen homogenem kubischen Aluminiumoxynitrid-Pul- 
ver geformt; dieser griine Kdrper wird in einer Stickstoffatmo- 
sphare und in Anwesenheit bestimmter Zusatzstoffe gesintert, 
die den SinterprozeS verstarken. Diese Zusatzstoffe sind 
vorzugsweise Bor in eiementarer Form Oder in Form von 
Verbindungen und wenigstens ein zusatzliches Element aus 
der Yttrium- und Lanthangruppe oder ihrer Verbindungen. Das 
gesinterte polykristailine kubische Aluminiumoxynitrid hat eine 
Dichte von mehr als 99% der theoretischen Dichte, einen in- 
line-Transmissionsgrad von wenigstens 50% im Wellenian- 
genbereich von 0,3 bis 5 Mikron und einen Aufiosungswinkel 
von 1 mrad Oder weniger. (32 32 069) 
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1. Verf ahren zur Herstellung von homogenem Aluminium oxyni- 
trid 

gekennzeichnet durch f olgende Verf ahrens- 
schrittD : 

- Aluminiumoxyd-Pulver und RuB werden in eine Reak tions- 
kammer eingebracht, 

- in die Reak tionskammer wird Stickstoff eingefiihrt, 

- die R 3ak tionskammer wird erhitzt, derart daB das 
Aluminiumoxyd-Pulver und der RuB und der Stickstoff 
miteiaander reagieren und ein Pulver erzeugt wird, das im 
wesen ;liche:i Aluminiumoxynitrid enthalt. 

2. Verf ahren nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, 
daB das durch die Reaktion entstehende Pulver bis zu 15 Ge- 
wichtsprozent Aluminiumoxyd und Aluminiumnitrid enthalt, wo- 
bei das Verhaltnis Aluminiumoxyd zu Aluminiumnitrid in dem 
Zusammensetzungsbereich von kubischem Aluminiumoxyntrid 
liegt'. 

3- Verf ahren aach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichne., daB da;. Aluminiumoxyd und der RuB miteinander 
vollstandig vermischt in die Reak tionskammer eingefiihrt 
werden . 

4. Verfahren nach Anspruch 3, d. a d u r c h gekennzeichnet, 
daB der Kohlenstoff gehalt der Mischung im Bereich von 5,4 
bis 7,1 Gewichtsprozent liegt. 

5. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche , d a - 
d u. r c h gekennzeichnet, daB das Aluminiumoxyd eine Rein- 
heit von 99,98% und eine durchschnittliche TeilchengroBe von 
etwa 0,06 Mikron besitzt und daB der RuB eine Reinheit von 
97,6% und eine durchschnittliche TeilchengroBe von etwa 
0,027 Mikron besitzt. 
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6 Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, d a - 
d'u r c h gekennzeichnet, daB die Reaktionskammer auf eine 
Temperatur im Bereich von 1550 bis 1850° C erwarmt wird. 

7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, d a d u r c h 
gekennzeichnet, daB die Reaktionskammer zunachst fur etwa 
eine Stunde auf eine Temperatur von etwa 1550 C und dann 
fur etwa 40 Minuten auf eine Temperatur von 1750 C erwarmt 
w ird . 

8. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5 , d a d u r c h 
gekennzeichnet, daB die Reaktionskammer zunachst fur etwa 
eine Stunde auf eine Temperatur von etwa 1620 C^und dann 
fur etwa 40 Minuten auf eine Temperatur von 1820 C erwarmt 
wird . 

9. Verfahren nach Anspruch 6, d a d u r c h gekennzeichnet, 
daB der Erwarmungsvorgang ferner folgende Schritte umfaBt; 

- Zur Umwandlung des nicht temperaturstandigen Camma-Alutti- 
niumoxyds, das in der Mischung vorhanden let, in das tem- 
peraturbestandige Alpha-Aluminiumoxyd wird die Reaktions- 
kammer zunachst auf eine Temperatur am unteren Ende des 
genannten Temperaturbereiches erwarmt, 

- um eine Reaktion der umgewandelten Pulvermischung mit dem 
Stickstoff und die Bildung von Aluminiumoxynitrid herbei- 
zufiihren, wird die Reaktionskammer sodarm auf eine Tempera- 
tur am oberen Ende des genannten Temperaturbereiches er- 
warmt. 

10. Verfahren nach Am.pruch 2, d a d u r c h gekennzeich- 
net, daB das durch die Reaktion gebildete Pulver zu Teilchen 
mit einer GroBe zwischen 0,5 und 5 Mikron zermahlen. 

11. Verfahren nach Anspruch 10, d a d u r c h gekennzeich- 
net, daB das Pulver in Luft erhitzt wird, bis i] . der Mi- 



schung cegebenenf alls vorhandene organische Verunreinigun- 
gen im vesentlichen entf ernt sind . 

12. Verfahren nach Anspruch 1,gekennzeichnet 
durch fclgendu Verf ahrensschritte : 

- Aus Ai uminiuraoxyd und RuB wird eine Mischung zubereitet , 
deren Kohlenstoff gehalt im Bereich von 5,4 bis 7,1 Ge- 
wicht;.prozent liegt , 

- diese Mischung wird in einer strbmenden Stickstof f atmo- 
spharf: eine Stunde lang bei einer Temperatur von etwa 
1550° C und sodann wahrend 40 Minuten bei einer Tempera- 
tur von wenigstens 1750° C zur Reaktion gebracht, 

- nach cier Reaktion wird die Mischung in einer Kugelmuhle 
mit A: uminiumoxyd-Schleif kugeln in Methanol gemahlen, 

- das gcmahlene Pulver wird durch ein 4Q0er Sieb gefiltert. 

13. Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeich- 
net , 

- daB das gefilterte Pulver getrocknet wird 

- und d-fiB das Pulver zur Beseitigung eventueller organi- 
scher Verunreinigungen in Luft erhitzt wird. 

14. Verfahren zur Bildung eines transparenten gesinterten 
Aluminiumoxynitrid-Korpers aus nach Anspruch 1 hergestell- 
tem Aluiiiniumoxynitrid, gekennzeichnet durch 
folgende Verf ahrensschritte : 

- Es wird eine Mischung aus Aluminiumoxyd und RuB zuberei- 
tet, 

- diese Mischung wird in Anwesenheit von Stickstoff bei 
einer Temperatur im Bereich von 1550 bis 1850° C zur 
Reakt Lon gebracht, 

- aus dor Misohung wird ein gruner Kdrper vorbestimmter Form 
gepreBt, 

- dieser grune Korper wird in eine Sinterkammer gebracht, 

- in die Sinterkammer werden Dotierungszusatzstof f e einge- 
f vihrt , die ein oder mehrere Elemente aus der Yttrium- 



und Lanthangruppe oder deren Verbindungen umfassen, 
- der griine Kbrper wird in einer Stickstof f atmosphare bei 
einer T emperatur gesintert , die hdher ist a Is 1900° C 
jedoch niedriger als der Schmelzpunkt von Alum iniumoxy- 
nitrid . 

15. Verf ahren nach Anspruch 14, dadurch gekennzeich- 
net , daB der Kohl enstof f gehalt in der genannten Mi sc hung 

im Bereich von 5/4 bis 7/1 Gewichtsprozent liegt. 

16. Verfahren nach Anspruch 14 oder 15, d a d u r c h ge- 
kennzeichnet , da6 die Dotierungszusatzstof f e sic a wahrend 
eines Teiles des Sintervorganges in der Dampfphase befinden. 

17. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Dotierungnzusatzstof f e wahren 3 des .iintervor- 
ganges zu dem genannten Korper gelangen un 1 clurch diei.en 
hindurch diff undieren . 

18. Verfahren nach Anspruch 17/ dadurch cekennzeich- 
net, daB die Dotierungszusatzstof fe wahrend des Sintervor- 
ganges an den Korngrenzen eine flussige Phase erzeugen. 

19. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Dotierungszusatzstof fe mit der genannten Mi- 
schung vermischt werden. 

20. Verfahren nach Anspruch 19, dadurch c ekennzeich- 
net, daB die Menge der Dotierungszusatzstof fe nicht mohr als 
0,5 Gewichtsprozent der genannten Mischung br trJ gt. 

21. Verfahren nach Anspruch 14, ferner geker nzeich 
net durch folgende Verf ahrensschritte : 

- Die Mischung wird nach der Reaktion in Teilchfn mit einer 
GroBe im Bereich von 0,5 bis 7 Mikron zermahl* n, 

- nach der Reaktion wird die iiischung zur Beseiligung orga- 



nischer Vert nreinigun gen erhitzt . 
ins besondere 

(^22. Korper aus/nach einem der vorhergehenden Anspruche her- 
gestell 1 en kufcischem Aluminiumoxynitrid g e k e n n - 
zeichnet durch 

- eine Lichte von wenigstens 99% der theoretischen Dichte, 

- einen in-line-Transmissionsgrad von wenigstens 50% im 
Wellenlanger.bereich von 0,3 bis 5 Mikron 

- und einen Auflosungswinkel von 1mrad oder weniger. 

insbesonder e' 

23- Korper au£ dotiertem Aluminiumoxynitrid, das/nach einem 
Verfahren nacr einen der Anspruche 1 bis 21 hergestellt ist, 
gekennzeichnet durch 

- eine lichte von wenigstens 99% der theoretischen Dichte, 

- und einen ir -line-Transmissionsgrad von wenigstens 50% im 
Wellenlanger.bereich von 0,3 bis 5 Mikrometern . 

24. Korper nach Anspruch 23/ d a d u r c h gekennzeichnet, 
daB er &us im wesentlichen einphasigem Aluminiumoxynitrid 
gebildei und mit Bor und wenigstens einem Element der 
Yttrium- und Lanthangruppe dotiert ist. 
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Munch en , den 27. August 1982 
An-waltsaktenz. : 27 - P^t. 31 6 

Raytheon Company, I'll Spring Street, Loxir. gton , MA 02173, 
Vereinigte Siaaten von America 

Verfahren zur Herstellung von homogenem Aluminiumoxynitrid 
sowie aus nach dem ' Verfahren hergestell tern Al uminiumoxyni- 
."t.rid, bestehen der Kor per _ 

Die Erfi.ndung betrifft das Gebiet dauerhaf 1 er tr mspar en- 
ter Keramikverbindungen . Solehe Werkstoffe werde 1 benotigt 
fiir Anwendungsf al le, bei denen ein hoher Transmissionsgrad 
und gute bilderzeugend< Eigenschaf ten irn sichtba-en Bereich 
und im Inf rarotbereich erf orderlich sind . Diese / orderungen 
werden sowohl bei mili arischen als auch bei kommerziellen 
Anwendungen angetroffen. So werden z.B. fiir Gescnofie soge- 
nannte Dome benotigt, die fiir Inf rarotstrahlung durchlas- 
sig sind. Verschiedene Arten von Dampflampen ben'itigen 
transparente Kolben. Viele transparente Materialien sind 
fiir diese Anwendungsf aile nicht geniigend dauerhaPt. Die 
einschlagige Fprschung ist deshalb auf die Entwi klung 
Iransparenter Kerami.kwi-rkr.tof f e gericht ot .. Viele Keramik- 
verbindungen besitzen r.war die geforderte Dauerh iftigkeit, 
sind jedoch fiir die genannten Anwendungsf al le nicht genii- 
gend transparent. Alum.i niuraoxyd beispie lsweise i;t zwar 
ein sehr hartes Material, besitzt jedoch koine aasreichen- 
de Transparenz und bewirkt eine sehr starka Lichtstreuung . 
Bei der Suche nach ein em geeigneten Material miissen aufler- 
dem die Herstellkosten in Betracht gezogen werden; Verfah- 
ren, die eine individuelle Herstellung der fiir die ange- 
deuteten Einsatzzwecke erf order lichen Fenster benotigen, 
komraen daher aus Kostengr Linden nicht in Betracht. Von die- 
sem Gesichtspunkt aus ;;ind z.B. WarmpreBverf ohren uner- 




DORNKR & HURMAQKU 

PArSNTANWALTB 

t-ANDWEHKSTR. !J7 0000 MONCHKN « 
_ TEL. 080/09 07 04 



323;-' uu9 



wtinsch:. Als Alternative sind Massenherstellverf ahren anzu- 
strebei. Insbesondere kommen Sin terverf ahren in Betracht, 
die dio gl eichzeitige Herstellung einer Vielzahl von Ein- 
heiten ermoglichen. Das Sintern transparenter Keramikwerk- 
stoffe ist jedoch wenig bekannt und wird kaum praktiziert. 

AluminLumoxynitrid ist ein viel versprechender Werkstoff fur 
Anwendangsf alle, die ein breites Transmissionsspektrum er- 
forden. Der bisher einzige bekannte Versuch zur Herstellung 
oines jesinterton Aluminiumoxynitridkorpers ist in der US-PS 
42 41 300 beschrieben. Die pulverf ormigen Ausgangsstof f e wer- 
den ve-mischt und anschlieBend gesintert. Dabei findet so- 
wohl e Lne Reaktion der Ausgangsstof fe als auch ihre Sinte- 
rung ttatt. Das Endprodukt ist ein Oxynitridkorper , der je- 
doch far die eingangs erwahnten Anwendungsf alle nicht genu- 
gend t-ansparent ist. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verf ahren zur 
Herstellung eines im wesentlichen homogenen kubischen Alu- 
minium oxynitridpul vers anzugeben, das sich sintern lafit und 
fiir dia Herstellung dauerhafter transparenter Keramikf enster 
r.'ignel . 

Diese Aufgabe wird durch ein Verfahren mit den flerkmalen 
des Patentanspruches 1 gelbst. 

Vorteilhafte Ausgestaltungen und Weiterbildungen des Verfah- 
rens camaB cer Erfindung sowie ein . Aluminiumoxynitridkorper 
sind in den Untoranspr uchen beschrieben. Auf sie wird hier 
ausdrlicklich verwiesen. 

Ausgehend von deni nach dem Verfahren gemaB der Erfindung 
hergestellten im wesentlichen homogenen Aluminiumoxynitrid- 
pulver lansen sich unter Verwendung spezifischer Zusatzstoff 
Fenstci- hurKtel len, die sowohl j m sichtbaren al.s auch im ln- 
f rarotbereich die gewunschte Transparenz besitzen. 
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Das Verfahren zur Herstellung von homogenem Aluminiumoxy- 
nitridpulver beinhaltet folgende Schritte : Aluminiumoxyni- 
tridpulver und RuB werden in eine Reaktionskammer verbracht; 
aodann wird Stickstoff in die Rammer geleitet; sch.lieBl.ich 
wird die Rammer erwlirmt , so daB die Pulver und das Gas rea- 
gieren und ein Pulver entsteht , das einen wesent] ichen An- 
teil von Aluminiumoxyni trid enthalt. Das durch die Reaktion 
entstehende Pulver kann auBerdem bis zu 15 Gewichtsprozent 
Aluminiumoxyd und Aliminiumnitrid enthalten, wobei das Ver- 
haltnis von Aluminiumoxyd zu Aluminiumnitrid im Zusammen- 
setzungsbereich von kubischem Aluminiumoxynitrid liegt. 

Ein Verfahren zur Herstellung transparenter gesinterter 
Aluminiumoxynitridkorpt r umfaBt folgende Verf ahrensschritte : 
Es wird eine Mischung von Aluminiumoxyd und RuB hergestellt; 
die Mischung wird in Ar.wesenheit von Stickstoff bei einer 
Temperatur im Bereich von 1550 bis 1850° C zur Reaktion ge- 
bracht; aus der Misehung wird ein gepreBter gruner Rdrper 
vorbestimmter Form gepreBt; der grime Kbrper wird in eine 
Sinterkammer verbracht; in die Rammer werden Dotierungszu- 
satzstoffe verbracht, die ein Oder raehrere Elemente aus der 
Yttrium- und Lanthangruppe Oder deren Verbindungen ent- 
halten; der griine Korper wird bei einer Temperatur gesin- 
tert, die groBer ist als 1900° C jedoch niedriger als der 
Schmelzpunkt von Aluminiumoxynitrid. Die Dttioruiigsstof f e 
befinden sich wahrend eines Teiles des Sintersch) ittes in 
der Gasphase, gelangen in diesem Zustand zu dem Kbrper und 
diffundieren durch inn hindurch. Die Menge der D jtierungs- 
zusatzstoffe ubersteigt nicht 0,5 Gewichtsp rozen' des Ge~ 
wichtes des griinen Korpers. Die Ausgangsmischung hat einen 
RuBanteil, der vorzugsweise im Bereich von 5,4 bis 7,1 Ge- 
wichtsprozent liegt. Nach der Reaktion wird die Misehung 
vorzugsweise zu Teilchen mit einer GroBe von 0,5 bis 5 Mi- 
kron zermahlen und in Luft oder Sauerstoff erhitzt, um ge- 
gebenenfalls vorhandene organische Verunreinigungen zu ent- 
f ernen . 
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D<t Ko! >er aus knbischem Aluminiumoxynitrid besitzt eine 
Dichte /on wenig.stens 99% der theoretischen Dichte, einen 
"in-line-Transmissionsgrad" von wenigstens 50% im Wellen- 
langenbsreich von 0,3 bis 5 Mikron und eine Bildauf 1 osung 
von 1 n rad oder weniger . 

Im folgenden sei die Erfindung durch die Beschreibung eines 
bevorzu-ften Ausf uhrungsbeispieles naher erlautert: Es wird 
ein im rfesentliches homogenes kubisches Aluminiumoxynitrid- 
Pulver aeryestellt, indent man Garoma-Al uminiumoxyd mit Koh- 
lenstoff in einer Stickstof f atmosphare reagieren laBt. Zu- 
nachst werden Aluminiumoxyd und RuB trocken gemischt. Dies 
g-.'schifnt hei spiol sweise in einen, Patterson-Kelly-Zweischa- 
limmischer . Die Mischzeit betragl bis zu 2 Stunden. Dar, Alu- 
miniumoxyd besitzt vorzugsweise tine Reinheit von wenigstens 
99,98% und eine durchschnittliche Teil chengroBe von 0,06 Mi- 
kron. Der Ru£ besitzt eine Reinheit von nicht weniger als 
97,6% nit einem 2,4%-igen Gehalt an fliichtigen Bestandteilen 
und eine durchschnittliche TeilchengrSBe von 0,027 Mikron. 
Der Kohlenstoffgehalt der Mischung liegt im Bereich von 5,4 
bis 7,1 Gewichtsprozent. Eine bevorzugte Mischung enthalt 
5,6 Gewichtsprozent RuB und 94,4 Gewichtsprozent Aluminium- 
oxyd. Die Aluminiumoxyd-Kohl ens toff -Mischung wird in einen 
Tiegel aus Aluminiumoxyd gegeben und in einer Atmosphare 
stromenden Stickstof fes bei einer Teraperatur von 1550° C bis 
1?i50° C zur Reak tion gebracht. D.ie Zeit betragt bis zu 2 
Stunden bei Maxi maltemperatur . Die Warmebehandlung erfolgt 
in zwei. Schritten. In dem ersten Schritt wird eine Tempera- 
tur von etwa 1550° C wahrend etwa einer Stunde angewendet. 
Bei einem geeigneten Verhaltnis von Aluminiumoxyd zu Kohlen- 
stoff reagiert das nicht temperaturstabile Gamma-Al uminium- 
oxyd nur teilweise mit Kohlenstoff und Stickstof f, wobei so- 
wohl A lpha~Al uminiumoxyd als auch Aluminiumnitrid entsteht. 
Ein einstundiges Gluhen bei 1550° C reicht aus, urn die ge- 
eignete Mengo A]^0^ zu A1N umzuwandeln. In dem zweiten 
Sehriti , d«?r von etwa AO Minuten dauert, liogt t\ i o Tompora- 
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bei 1750° C oder dariiber,ist jedoch niedriger air. der 
Schmelzpunkt von Alumini umoxynitrid , der bei .2040 C liegt. 
Dabei verbjlnden Alpha-Aluminiumoxyd und Aluminiunnitrid sich 
zu kubischem Aluminiumoxynitrid . 

Das aus der War mebehand lung resultierende Keaktionsmaterial 
besteht vorwiegend aus kubischem Aluminiumoxynitrid, kann 
jedoch auch Aluminiumoxyd und/oder Aluminiumnitrid in Mengen 
bis zu 15 Gewichtsprozent enthalten, wobei das Vorhaltnis 
Aluminiumoxyd zu Aluminiumnitrid in deft Bereich der- Zusam- 
mensetzung von kubischem Aluminiumoxynitrid liegt. Die Men- 
gen von Aluminiumoxyd und Aluminiumnitrid konnen durch die 
Warmebehandlung gesteucrt werden. Die Mengu des in deir er- 
sten Warmebehandlungsschritt erzeugten Aluninium -litridB 
hangt ihrerseits von don Kohl enstoff ant eil in de Ausgangs- 
m isc hung ab . 

Die folgende Tabelle I veranschaulicht die Wirkung unter- 
schiedlicher Kohlenstoff mengen in der Ausgangsmischung und 
unterschiedlicher Temperaturen wahrend des zweiten Warme- 
behandlungsschrittes (der erste Schritt bestand in einem 
einstundigen Gluhen bei 1550° C aufier fur die Probe 5, die 
bei 1620° C behandelt wurde). 

Tabelle I 



Probe 


Gewichts-% 
Kohlenstoff 


Temp. 

( S c) 


Zeit 
(min) 


% 
ALN 


% 

A1 2 C 1 


% 

ALON 


1 


5.6 


1750 


40 


3.2 


10. c 


86.8 


2 


7.1 


1750 


40 


4.0 


0 


96.0 


3 


6.5 


1750 


40 


1 .88 


0 


98.12 


h 


5.9 


1750 


40 


0.85 


0 


99. 15 


5 


5.6 


1820 


40 


Spurer 


Spui en 


99.9+ 



Boi der bevorzugten Warmebehandlung ergibt sich als Resul- 
tut ein i Verbindung, die im wesentlichen aus 100% Aluminium- 
oxynitrid besteht und der Probe 5 entspricht. Eine a ride re be- 
vorzugts resultierende Verbindung ist die der Probe 1. Das 
result! arende Al uminiumoxynitrid-Pul ver besteht aus zusam- 
mengebaokenen Teilchen, die sich in einer Kugelmuhle leicht 
zu Teilchen mit oiner GroBe von 0,5 bis 5 Mikron zermahlen 
lassen . 

Das durch die der Reaktion entstandene Material wird in 
einer mit Polyurethan oder Gummi ausgekleideten Kugelmuhle 
zermah- len, wobei Methanol als Mahlfluid und Kugeln aus 
Aluminiumoxyc als Mahlkorper verwendet werden. Die Mahldauer 
betragt 16 Stunden. Das gemahlene Pulver wird durch ein 
400er f-'ieb gegeben und bei einer Temperatur von 65° C bis zu 
24 Stun den getrocknet. Nach dem Irocknen wird das Pulver fur 
die Dauer vor. 2 Stunden an Luft bei 600° C erhitzt, um 
organische Ve runreinigungen zu entfernen. 

Sodann werder. Sinterhilfen in Form geringer Mengen (bis zu 
0,5 Geuichtsprozent des Aluminiumoxynitrid-Pul vers ) ausge- 
wahlter Dotierungszusatzstof f e hinzugefugt. Die Zusatzstof- 
fe konnen ein Element aus der Yttrium- und Lanthangruppe 
oder ihrer Verbindungen enthalten. Es ist anzunehmen, daB 
andere Elemente der Lanthannidenreihe gleichfalls Verwendung 
finden konnen. Vorzugsweise werden die Oxyde der genannten 
atisgew; hlton Elemente verwendet. Ks kann auchi eine K combina- 
tion dt r Doti erungszusatzstoff e Verwendung finden, solange 
die Gesamtmenge der Zusatzstoffe die genannten 0,5 Gewichts- 
prozent nicht iiberschreitet . Eine bevorzugte Kombination ent- 
halt 0,08 Gewichtsprozent Yttriumoxyd (Y^^) und 0,02 Ce- 
wichtsprozent Lanthanoxyd (La 2 0^). Alternativ konnen die Do- 
tierungszusatzstof fe zugefiigt werden, wahrend das Aluminium- 
oxynitrid-Pu] ver in der Kugelmuhle zermahlen wird. 

Das die Zu;;a1 zst of f e enthaltende Aluminiumoxynitrid-Pu] ver 
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wird in Gummiformen vorbestirnmter Gestalt gebracht und bei 
Driicken von mehr als 15000 psi isostatisch gepreftt. Hier- 
durch entstehen griine Korper, die anschlieBend gesintert 
werden. Die Korper werden in Behalter gebracht, (!ie sich in 
der Sinterkammer befinden. Die Behalter bestehen entweder 
ganz aus Bornitrid oder teilweise aus Borni tr i.d und zum an- 
deren Teil aus Molybdan. Das Sintern findet in e.i ner still- 
stehenden Stickstoff atmosphare bei 0 bis 5 psig stai;t. Urn 
ein Material mit hoher Transparenz zu erhalten, Vv'ird eine 
Sintertemperatur angewendet, die hoher ist als 1900°C jedoch 
niedriger als der Schmelzpunkt von Aluminiumoxynitrid , der 
bei etwa 2140° C liegt. Die Sinterzeit betragt wc ngistens 24 
Stunden und kann bis 48 Stunden dauern. 



Tabelle II 

, f . „ Temp./ Zeit/ in-line- Dicko/ DLchte/ opt. 
2 U 3 ^2 3 C h Trans. /% mm % Auflosung 



1 


null 


null 


1930 


23 


opak 


1.7 


98 




2 


0.03 


0.02 


1930 


1 


5 


0.82 


984 




3 


0.03 


0.02 


1930 


24 


80 


1.45 


994 


1 mrad 


k 


0.25 


null 


1930 


48 


53 


1.35 


99+ 


1 mrad 


5 


0.08 


0.02 


1730 


3 


opak 


1.5 






6 


0.08 


0.02 


1910 


8 


5 


0.8 


98 





Tabelle II veranschaulicht den EinfluB der Zusat:',stof f e , der 
Zeit sowie der Temperatur auf die resultierende Transparenz 
des Aluminiumoxynitrids . Die Dichte wurde nach dom archime- 
dischen Prinzip ermittelt . Der in-1 ine-Transmiss i onsgrad wur- 
de mit einem Perkin-Elmer 457 Gitter-Inf rarot-Sp *etrophotome- 
ter bei einer Wellenlange von 4 Mikron ermittelt. Der Auf 16- 
sungswinkel wurde unter Verwendung des Standard JSAF-Auflo- 
sungs-Testmusters 1951 gemessen. Die Temperature, wurden bis 
auf 10° C genau eingeh. i lten . Eine Temperatur von 1900° ist 
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die Mini mal ten.peratur fur die Herstellung eines transparen- 
ten Materials, wenn die geeignete Menge Y 2 °3 und / oder La 2 0^ 
gegeben ist. Die optimale Menge an Zusatzstof f en is t die 
Mindesti. enge , die benotigt wird, urn an den Korngrenzen eine 
f 1 ussig. Phase zu erzeugen , die anfangs als zweite Phase 
nach der Sintern noch nicht vorhanden sind. Obwohl 0,1 Ge- 
wichtspi ozent die besten Ergebnisse erbrachten , sind kleine 
Spurenm ngen von etwa 0,05 Gewichtsprozent vermutlich geeig- 
net. Da; heiBt, da£ sich bei oder in der Nahe von 1900° C 
eine fl ; ssige Phase ausbiidet, die eine rasche Verdichtung 
und Por; nbeseitigung bewirkt. Die flussige Phase verschwin- 
det, wer n Y und La mit dem Aluminiumoxynitrid in feste Lb- 
sung gel en. Vermutlich findet dieser SinterprozeB der fliis- 
sigen Pi ase boi Sintertemperatur zu Beginn des Sinterpro- 
zesses ttatt. AnschlieBend handelt es sich urn Festkorperdif - 
fusion, durch welche die verbleibende Porositat beseitigt 
und der wesentliche Anteil der Transparenz erzielt wird. Die 
Beseiticung der Porositat durch Festkorperdif fusion lauft 
sehr langsam ab , so daB langere Zuiten benotigt werden. Die 
bevorzuf te Mindestdauer betragt 2n Stunden. Dies wird durch 
die Prohen 2 und 6 bestatigt, die trotz angemessener Menge 
an Zusa i zstof J'en transluzent geblieben sind, da die Dauer 
der Sinterung auf eine bzw. acht ,'itunden beschrankt war. 

Es sei erwahnt, daB die vorangehend erbrterten Zusatzstof- 
fe weder mit dem Aluminiumoxynitrid-Pulver vor dent Sintern 
vermisciit noch in direkten Kontakt mit dem griinen Kbrper 
gebrachi: werdon miissen. Zur Dotierung des Aluminiumoxyni- 
trid goniigt es , daB der ausgewahlte Zusatzstof f in der Sin- 
terkammt?r verf ugbar ist. Es wurde tatsachlich eine unerwar- 
tete Verbesserung der Transparenz von gesintertem Aluminium- 
oxynitrid nach dem Sintern eines griinen Korpers beobachtet, 
der ausschlieBlich aus Aluminiumoxynitrid-Pulvern bestand 
und der sich In cler Nachbarschaf t eines grunen Korpers be- 
fand, w<!lcher Yttriumoxyd enthielt und auf einer Bornitrid- 



Flattform lag. Somit kann die Einf iihrunci der Zusa tzstof f e 
in die Sinterkammer auch nach anderen Vcrfahren erfolgen, 
die geeignet sind, eine Dotierung des Aluminiumo* ynitrid- 
Formlings aus der Gasphase zu ermoglichen . 

Eine Erklarung der Damphdotierung durch die Anwesenheit 
spezifischer Zusatzstoff e zur Intensivierung des Sintervor- 
ganges ist vermutlich die folgende: Bei Sinterteir peraturen 
besitzt die Aluminiumoxynitrid-Mischung einen sicnifikant 
hohen Dampfdruck der AL 0 -Gasarten, Das AL x O y -Gss reagiert 
mit in der Nahe vorhandenem Bornitrid, das sich in dem Be- 
halter befindet, so daB B^-Gas und/oder A1B0 2 -Cas sowie 
AIN-Feststoffe entstehen. Die B^-und/oder A1B0, -Gase wan- 
dern zum Aluminiumoxyni trid und reagieren mit diesem und er- 
zeugen eine flussige Phase an den Korngrenzen, wcdurch das 
Sintern im friihen Stadium verstarkt wird. Falls 'ittriumoxyd 
als Zusatzstoff verwendet wird findet auch eine Vechselwir- 
kung des B^ mit yttri umdotiertem Aluminiumoxyni trid oder 
reinem Y^ statt, so daB YBO^-Gas erzeugt wird. Das YBOg- 
Gas wandert zu dem Aluminiumoxynitrid und dotierl es mit Bor 
und Yttrium. Falls andere Elemente als Zusatzstoffe verwen- 
det werden, reagiert das in gleicher Weise und verur- 
sacht eine entsprechende Dampf dotierung des Alumi niumoxyni- 
trids. Es ist anzunehmen, daB diese Zusatzstoff dc tierung das 
Endstadium des Sinterns unterstUtzt, indem sie ertweder eine 
Losungshemmung oder At>£ cheidungen aus der zweiter Phaso ver- 
ursacht, wodurch die Korngrenzen fixiert und som; t exz;ssi~ 
ves Kornwachstum verhir.dert wird, das andernfallf die : J oren 
in den Kornstrukturen '"festhalt". 

Eine andere mogliche Erklarung besteht darin, daf das Yttrium 
oder dessen Verbind'ungen die Bildung einer flussigen Phase ver 
ursachen. Die flussige Phase begunstigt eine rase he Verdich- 
tung und eine sehr wirksame Porenbeseitigung in cen Fruhsta- 
dien des Sintern, so daB wahrend des Endstadiums des Sinter- 
vorgangs weniger Porositat beseitigt werden muB und hohe 
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Dichte und Transparent erreicht werden. Bei einem derartigen 
Mechanismus wird das Bor nur fur den Transport von Yttrium 
zu dem Aluminiumoxynitrid benotigt. 

Das Verf ahren gernaB der Erfindune vermeidet viele der Proble- 
ms, die bei der Herstellung von / luminiumoxynitrid ublicher- 
weise auftreten, wenn Aluminiumo> yd und Aluminiumnitrid mit- 
einandcr gemischt zur Reaktion gebracht werden. Zu diesen 
Problemen gehoren die unterschied ] ichen Reinheitsgrade , dip 
grofie TeilchengroBe und starke GroBenstreuung handelsublichen 
Aluminiumnitrids , die zur Bildung des Aluminiumoxynitrids er- 
forderlichen langen Reaktionszeiten sowie die fur die Ver- 
kleinerung der TeilchengroBe erf crder lichen langen Mahldauer, 
die ihrerseits wiederum den Gehalt ah anorganischen Verunrei- 
nigungen in dem Aluminiumoxynitrid vergroBern. AuBerdeir, ver- 
ringert das vorangehend beschriebene Verfahren die Herstell- 
kosten, indem die Verwendung des teureren Alurniniumnitrids 
als Ausgangsstof f vermieden wird, die Reaktionszeiten zur 
Bildung des Aluminiumoxynitrids kilrzer sind und die Zeiten 
fiir das Zermahlen zu einem homogenen sinterf ahigen Pulver 
geeigneter TeilchengroBe verringert werden. Das nach dem 
vorangehend beschriebenen Verfahren hergestellte Aluminium- 
oxynitrid-Pulver verbessert auch die Reproduzierbarkeit des 
Sintervorganges und vergroBert die Transparenz des gesinter- 
ten Produktes. 



